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TITEL; 

5 System f&r generering av v&tgasbrBnsle till en branslecell. 
TEKNISKT OMRADE: 

F6religgandc uppfinning avser ett system f&r generering av vatgasbrBnsle till en branslecell, 
innefattande en process f&r reform ering av ett priraarbrinslc till vatgas. Uppfinningen Sr i 
10 synnerhet avsedd f&r mobila applikationer dir brinslecellen utgdr en kraftkalla f&r drivnix^g 
och/eller en extra kraftkalla (ofta kallad APU - auxiliary power unit) vid nigon typ av 
transportmedel som tex. personbil. lastbil, buss, aniaggningsmaskin, truck, bit, flygplan, 
helikopter och rymdfarkost 

15 TEKNKENS STANDPUNKT: 

Bransleceller ar en mycket intressant kraftkfilla pi grand av dess liga utslipp av miljofarliga 
amnen. For att g&ra tekniken konkurrenskraftig pi aUvar jimf&it med mer traditionella 
kraftkailor som Lex. f&rbrSnningsmotorer krfivs dock ytterligarc f&xb&ttringar som 6kad 
effekti vitet och minskade kostnader. I synnerhet f&r mobila applikationer frans Sven starica 

20 onskemil om att branslecellssystemen skall vara litta och mindre utrymmeskravande. 



De bransleceller som idag anses vara de mest intressanta f&r fbrdonstillimpningar ir si 
kallade PEM-bransleceller (Proton Exchange Membrane) som anvfinder vatgas som brflnsle. I 
hrinslecellen reagerar vite med syre varvid elektrisk energi (elstrSm) kan utvinnas under 
25 bildande av vatten. 

Eftersom distribuering och lagring av vatgas fir f&rknippat med problem, irdet f&ri synnerhet 
mobila applikationer mer limpligt att anvanda sig av ett annat brfinsle, ett prim&ibxlnsle, som 
genom en si kallad reformering omvandlas till vatgas i ett system i anslutning till 
30 branslecellen. Primarbranslet kan utgdras av en kolvfitef&iening som Lex. metanol, etanol, 

bensin, dicsel, flygfotogen, biogas elier naturgas. Fdr att denna typ av brfinslecells system skall 
fungera val ar det viktigt att genereringen av primarbranslet, dv.s, refbrmeringen t i Ms amma ns 
med eventuella reningssteg, sker effektivt Genercllt har tidigare utveckling medfort att sjalva 
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brdnslecellen minskat i storlek medan kringsystcm, som t.ex. systcmet f&r 
branslegenereringen, inte bar utvecklats lika snabbt 



Ink. i. ffcfcnf- och r 
r/ -02- 2 ; 



Refonncringcn av primfirbrinslet till vfitgas sker genom flera olika kemiska reaktioner, delvis 
5 beroende pi typ av primaibrSnsle. Processen kan ocksi vara uppbyggd pi lite olika sitt. 
Generellt resulterar refoimeringcn i att kolvaten huvudsakligen omvandlas till vfitgas (H 2 ), 

(CO) och koldioxid (CO2). 



Vid refoimeringcn blandas kolvfitcf&reningar, hift och vattcn (HjO) i en reaktionskammaie 
med reformerkatalysator varvid kolvatcfbreningama genom ingreformering och/eller partiell 
oxidation vid forhdjd tempetatur i huvudsak omvandlas till vfitgas och CO. Vissa kolvaten 
som t.ex. mctanol kan, beroende pi tex. temperatur, i detta fell bilda huvudsakligen vfitgas 
och C0 2 . Under denna brfinslercfonnering ska- ocksi en annan viktig reaktion, den si kallade 
WGS-reaktionen (water gas shift reaction); 



HjO + CO (<-)-► CO2 + H 2 



(1) 



Som indikerat i reaktion 1 3r WGS-reaktionen en si kallad jsmviktsreaktion vilket betyder att 
reaktionen ocksi gir it vfinster. Huruvida nettoreaktioncn gir it hfiger eller vfinster beror pi 

20 driftsbetingelser, som t.ex. temperatur, och koncentrationema pi de ingiende fimnena. 
Exempel vis kommcr nettoreaktioncn g4 it h5ger om vattcn eller CO tillf&rs till en 
reaktionsblandning i jamvikt. Ukasfi om C0 2 eller vatgas bortf&rs firin reaktionsblandningen. 
I detta sammanhang ar det i princip flnskvfiit att driva reaktionen si lingt it hdger som mdjligt 
f&r att bilda storsta mdjliga mangd vfitgas, men andra parametrar som t.ex. reaktionshastighet 

25 miste ocksi beaktas. Vid de relativt hdga temperaturer som fir lfimpliga f&r ingreformering 
och partiell oxidation fir jfimvikten f&r reaktion 1 f&rskjuten it v&nster, alltsi mot bildning av 
vatten och CO. Fdr att 6ka bildningen av vatgas, och f&r att minska mfingden CO som normalt 
icke fir dnskad i en brfinslecell, innefattar konventionella system normalt ett andra 
refonneringssteg dfir man, efter kylning av den processgas som bildats i det forsta steget, liter 

30 WGS-reaktionen f&rldpa vid en lfigre temperatur si att jfimvikten f&rskjuts it hoger. 

Efter refoimeringcn (inklusive ctt andra WGS-steg) iimehiller den bildade gasblandningen i 
konventionella ieformeringsprocesser typiskt ca 2% CO. Denna koncentration mfiste dock 
minskas till itminstone under ca 0,1% eftersom CO deaktiverar brtaslecellens katalysator, 
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vitetfn omiaft xft°extra steg fbr rening av vtogasbitoslet fito CO, ofta kallat CO clean-up, to 
nddvtodigt 



10 



Den dominerandc orsaken till varfor ett ieningssteg fbr separation av CO frto flddet av 
vatgasbrtosle to nOdvandig to att WGS-reaktionen (reaktion 1) to begrtosad av sin jSmvikt. 
Temperaturen to hto en viktig parameter s& tillvida att en dkning i temperatur leder till en 
okad reaktionshastighet, men ocksft till en forskjutning av jamvikten to vSnster si att mindre 
vtogas produceras. Om man, fbr att Oka utbytet av vatgas, l&ter reaktionen ffirldpa vid en Ifigre 
temperatur krfvs en si stor refonneringsanordning att den inte ltonpar sig fbr mobila 
applikationer. Vid den temperatur som kriv$ fbr att ft en tillrftckligt hag reaktionshastighet i 
ett mindre, mobilt system to bildningen av vatgas Itogt ifiin fullstandig, och dinned blir 
koncentralion av CO inte forsumbart liten. 



Traditionellt har koncentrationen av CO i reningssteget minskats genom sft kallad selektiv 
15 oxidation av CO. En nackdel xned denna metod to att selektivitetcn inte har kunnats ft hdgre 
an att ca. 5% av vfttgasen ocksi har oxidcrats. Med andra ord feibrukas ca. 5% av brfinslet 
redan innan det nAtt bitoislecellen. Dessutom kraver denna metod en komplicerad 
temperaturreglering for att inte en Snnu stone mangd v&tgas skall fSibrukas. 



20 



25 



Som ett alternativ till selektiv oxidation fbr att rcna brinslet f&resl&s i tex. EP 1065741 
anvtodningen av membran som uppvisar en selektiv permeabilitet (genomslipplighet) fbr 
vtogas (vate). I denna separetionsteknik utnyttjas normalt det fektam att v&tgasmolekyler och 
v&teatomer to mindre to andra amnen. Gencrcllt uppvisar dock dylika vtogasmembran en 
relativt lig permeabilitet vilket medfor att de ger upphov till ett stort tryckfall som krfiver en 
betydande mangd energi fbr att dvcrvinnas. Altemaiivt krtvs en stor membranarea vilket ger 
upphov till ett relativt kostsamt, tungt och utrymmeskrSvande system. 



Frto WO99/06138 to det kSnt att anvtada ett icke-porSst COa-sclcktivt membran, uppbyggt 
av en polymer och ett ammoniumhalidsalt, fbr att avskOja CO2 frto en gasblandning i syfte att 
30 rena vtogasen och/eller driva reaktion 1 itagre it hdger. Fdnitom i ett specicllt fall med 
metanol som primtobransle, to de foreslagna systemen pi konventionellt sett uppdelade pft 
flera processteg dar ett steg for omvandltngen av primtobransle till bLa. CO och vatgas fBljs 
av ett speciellt steg avsctt for WGS-reaktionen. Membranet fbreslfts ingi i WGS-steget eller 
utgdra ett ytterligare steg i systemet. Samtliga fcreslagna system innefattar dessutom ett 
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avslutande mctaniseringssteg dfir vfitgascn renas genom att kvarvaranoc CO och CO* 
omvandlas till metan och vattcn under f&rbnikande av vfitgas. 

For att Oka mdjlighetema till kommcisialiscring f&r branslcceller ar yttcrligarc ftxbattringar 
5 och effektiviseringar av bransiegenereringssystemen mycket dnskvarda. 

REDOGORELSE FOR UPPFINNINGEN: 
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Syftet med fflieliggande uppfinning ar att tillhandaMlla ctt system for brfinslegencrering till 
en branslecell som i f&rhfillande till kSnd teknik gerenmcr effektiv hrfinslegenerering, samt 
ger ett mindre, enklaxe och tiligaxe system. Detta syfte uppnfis medelst ett system vars sfiidrag 
framgir av efterfoljande patentkrav 1 . Syftet uppnfis fiven medelst ett system vara sfirdrag 
framg&r av efterfoljande patentkrav 19. 1 de beroende patentkraven beskrivs fordelaktiga 
vidaxeutvecklingat och varianter av uppfinningen. En bfirande grundtanke for uppfinningen fir 
det f&rdelaktiga anvSndandet av keramiska membran. 

Uppfinningen utgdr ett system for generering av vfitgasbransle till en branslecell, innefattande 
en anordning for genomforandet av en reformeringsproccss som omvandlar primarbransle till 
vfitgas samt ett membran som uppvisar en sclektiv permeabilitet for CQ2. Uppfinningen 
kannetecknas av att membranet vasentligen fir uppbyggt av keramiskt material. En stor fordel 
med keramiska membran Sr dess temperatur- och kemikalietfilighet vilket mdjliggdr att dc kan 
appliceras fiven i utsatta positioner i systcmct, men find* fungera problemftitt under lftng ti(L 
Keramiska membran kan ocksi ffis att uppvisa en hog selektivitet for avsedd(a) 
gaskomponent(er). Dessutom lampar sig keramiska membran vfil for att beiaggas med 
katalysatonnaterial vilket g5r det mojligt att skapa en stor partialtrycksdiffeiens Over 
membranet for den gaskomponent man vill avskilja gcnom att gaskomponenten bildas eller 
foibrukas vid katalysatormaterialet nflra membranytan. Med en 6kad partialtrycksdifferens fSs 
en an mer effektiv transport genom membranet. Att bortf&ra bildad CO2 ur systemet fir 
fordelaktigt bide i refonneringsprocessen for drivning av WGS-rcaktionen mot Okad bildning 
av vatgas, och i ett senare skede i brSnslegenereringen for dkad anrikning av vfitgas. Ett 
keramiskt membran kan s&ledes anvfindas vid h8gre temperaturer fin andra typer av membran 
for att driva WGS-reaktionen mot dkad bildning av vatgas. Dfirigenom ar det mdjligt att 
kombinera en dkad reaktionshastighet, som den hdga tempcraturen ger upphov till, med en 
dkad verkningsgjtad, som bortforseln av CQ 2 via drivning av WGS-rcaktionen ger upphov till. 
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I en fbrsta ftxredragen utfbringsform av uppfinningen §r membranets primarsida vSnd mot en 
fbrsta kammarc, vilken forsta kamraare ar avsedd som reaktionskammare fbr fttminstone en 
del av rcfonneringsprocessen. Denna del av rcfbrmeringsprocessen kan exempelvis innefatta 
WGS-reaktionen. Fflretrtdesvis ar den fbrsta kammaren avsedd som reaktionskammare fbr en 
reformeringsprocess innefattande omvandling av primirbrfinsle till bl.a. vatgas och CO/CO2. 
Denna omvandling sker huvudsaldigen genom ingreformering och/ellcr paitiell oxidation vid 
en sipass hfig temperatur attjamvikten i WGS-reaktionen flr kraftigt fbrskjuten it vanster. 
Genom att vSnda det temperaturtiliga membranets primarsida mot en dylik reaktionskammare 
kan C0 2 bortfSras vilket medfbr att WGS-reaktionen kan drivas mot 6kad pxoduktion av 
vatgas trots att temperaturer ar mycket hbg. Detta airangemang medf&r att omvandling av 
primarbransle och WGS-reaktionen kan ske i samma reaktionskammare vilket g6r det mdjligt 
att undvika den konventionella losningen med ett efterf&ljande refbrmeringssteg dar man liter 
WGS-reaktionen ffcrlOpa vid en Htgre temperatur. En ytterligarc f&rdel med detta airangemang 
3r att hela refbimeringsprocessen forloper vid en hogre temperatur in konventionellt, vilket 
medf&r att reaktionshastighetema dkar. Detta betyder i sin tur att uppehAllstiden i 
reformeringssteget kan minskas varvid systemet kan gdras mindre och lattare. 



20 
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I en andra forcdragen utftringsform av uppfinningen *r membranets primarsida itminstone 
delvis belagt med ett lager av refonnerkatalysator. Harigenom kommer CO2 huvudsakligen att 
bildas vid membranets yta vilket ger en mer effektiv borttranspoit av CO2 genom membranet. 
Genom andra IflmpHga utfonnningar av systemet och god styrning av systemparametrar som 
massfloden, temperatur, tryck och uppeh&llstid ger fbreliggande uppfinningen en mycket 
effektiv bildning av vatgas och en mycket lig koncentration av CO i flodet av vatgasbrinslc 
till en brfnslecell. DSrigenom uppnis en god effektivitet i brfinslegenereringen samt ett 
minskat behov av ett reningssteg fbr att separera CO firftn flbdet av vatgasbrinsle till 
brfinslecellen. Med optimal styrning av systemet ger uppfinningen till och med m&jlighct att 
belt eliminera detta reningssteg. Detta fSrenklar systemet avsevart jfimfltot med kfind teknik. 



30 



utgOr aven ett system fbr generering av vatgasbrtnsle till en brftnslecell, 
innefattande en anordning for genomfbrandet av en reformeringsprocess som omvandlar 
primarbransle till bl.a. vatgas samt itminstone en anordning fbr rening av ett &4n 
reformeringsprocessen utgftende flode av vaigashrtnsle. Uppfinningen ktonetecknas av att 
anordningen for rening innefattar ett membran som uppvisar en selektiv penneabilitet fbr CO, 
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separeras frin flddet av v&tgasbransle p& ett enklarc och mer cffclctivt s&tt to genom 
konventioncll teknik som s& kallad sclektiv oxidation och vatgaspermeabla filter. Excmpclvis 
kan ett CO-penneabclt membran goras mer sclektivt to den si kailade selektiva oxidationen 

5 och membrane! krfiver heller ingen komplicerad temperatuncglering. Vidare kan ett CO- 
penneabelt membran konstrueras f&r ail uppvisa en relativt bag pcimeabilitet som inte ger de 
mottrycksproblem som fir f&rknippade med v&tgaspermeabla membran. En stor f&rdcl med 
keramiska membran ar dess temperatur- och kemikalietftlighct vilket mdjliggOr att de kan 
appliceras &ven i utsatta positioner i systemet, men andA fungera problemfritt under ling tid. 

10 Keramiska membran kan ocksi fis att uppvisa en hfig selektivitet f&r avsedd(a) 

gaakomponent(er). Dessutom Ifimpar sig keramiska membran vfil f&t att bdiggas med 
katalysatormaterial vilket gdr det mojligt att skapa en stor partialtrycksdifferens Over 
membranet fbr den gaakomponent man vili avskilja genom att gaskomponenten bildas eller 
f&rbnikas vid katalysatormaterialet nfira membranytan. Med en 6kad partialtrycksdifferens fls 

15 cn to mer effektiv transport genom membranet 



I en fdrsta f&redragen utforingsform av uppfinningen fir membranets primirsida vtod mot en 
f&rsta kanal, genom vilken forsta kanal flodct av v&tgasbrinsle 8r anordnat att str&mma, och 
membranets sekundflrsida itminstone delvis belagt med ett lager av oxidationskatalysator. 
20 Hari genom f&rbrukas det mesta CO omedelbart efter transport genom membranet vilket ger 
en stor partialtrycksdifferens fftr CO aver membranet. 

1 en andra foredragen utf&ringsform av uppfinningen fir membranets sckundSrsida vind mot 
en andra kanal, genom vilken andra kanal ett flode av en syreinnehillandc skfiUgas, 
25 foretridesvis luft, Sr anordnat att stromma. Detta medfSr en effektiv oxidation av CO pi 
membranets sekundtosida. F&retradesvis ar flddet av skdfcgas anordnat att strttoma i en 
riktning v&sentligen motsatt en fauvudsaklig strdmningsriktning i den f&rsta kanalen. Detta 
arrangemang ger en totalt sett dkad koncentrations- eller paxtialtrycksskillnad f&r CO 6ver 
membranet vilket ger en mer effektiv transport av CO over membranet 

30 

I en tzedje f&redragen utf&ringsform av uppfinningen uppvisar membranet aven en selektiv 
permeabilitet f&r C0 2 . Pi si satt anrikas vgtgasen yttcrligare vilket mojliggSr att brtnslecellen 
kan anvfinda en st&rre del av v&tgasen innan partialtrycket fSr vfttgas blir fbr ligt Siiunda 
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medfbr ctt s&dant sfirdrag ctt mer effcktivt utnyttjande av v&tgasen och dinned ett mer 
cffektivt utnyttjande av primSrbr&nslet. 

X KORT BESKRIVNINO AV FIGURER: 

5 Uppfinningen kommer nedan att beskrivas ytterligare under hinvisning till fBJjande figur dar: 
Figur 1 schematiskt visar en forsta fBrdelaktig utforingsform av uppfinningen, och 
Figur 2 schematiskt visar en andra f&rdelaktig utfBringsform av uppfinningen. 

BESKRTVNING AV UTF6RINGSFORM(ER): 

10 Med uttryckct system f&r generering av vfitgasbrSnsle till en brinsleceil avses i huvudsak 
reformeringsprocessen av primfirbrinsle till bl.a. vatgas samt eventuella proccssteg far rening 
av den i refonneringsprocessen bildade v&tgasen. Aven andra processer/anordningar kan ingi 
i systemet. Uttrycket refonnering innefattar omvandlingen av primaibrfinsle till bLa. vStgas 
och CO/CO2, och den si kallade WGS-reaktianen. Med uttrycket primBibrdnsle avses 

15 kolvfitebaserade imnen som t.ex. metanol, etanol, bensin, diesel, flygfotogen, biogas eller 
naturgas, och blandningar d&rav. 

Med ett membrans primirsida avses den sida som fir vflnd mot den gasblanding varur nigon 
eller nigra gaskomponenter skall separeras. Med ett membrans sekund&rsida avses den 
20 motsatta sidan, d>v.s. den sida varigenom gaskomponenter som slappts igenom membranet 
kommer ut 

Med uttrycket att ett membran uppvisar en selektiv permeabilitct f&r en viss gaskomponent, 
tcx. CO eller CO2, avses att membranet uppvisar en storre benflgenhet att slftppa igenom just 
25 derma gaskomponent jamfdrt med Ovriga gaskomponenter av intresse i gasblandningen. Detta 
hindrar inte att membranet kan slippa igenom en liten fraktion av nigon annan gaskomponent 
som utgdr en stor del av gasblandningen, t.ex. vatgas, eller att membranet kan s lappa igenom 
en stor fraktion av ytterligare nigon annan gaskomponent som utgttr en liten del av 
gasb landnin gen. Den selektiva peimeabilitetcn kan ocksi avsc en viss grupp av 
I 30 gaskomponenter, Lex. CO och CO*. 

r 
* 

■ 

I Figur 1 visas schematiskt en forsta f&rdelaktig utffcringsfonn av uppfinningen. Ett f&rsta 
inkommande flfide 1 , innehillande en blandning av vatten och primfiibransle, leds via en 
virmevaxlare 5 och en varmare 7 in till en f&rsta kammare 8a i en reformerenhet 8. Mellan 
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varmevixlaren 5 och varmaren 7 ullfars ctt hiftflede 6 till del f&rsta inkommaadc flGdet 1 . Ett 
keramiskt membran 10 som uppvisar en selektiv penneabilitet f&r CO2 avdelar 
refonnerenheten 8 pi den f&rsta kammaren 8a och en andra kammare 8b. Membranet 10 ar p4 
den sida som ar vfind mot den fSrsta kammaren 8a, d.v.s. membranets 10 primirsida, beiagt 
med ett lager av reformerkatalysator 9, 1 ett f&rsta utgiende fiOde 2 leds reaktiansprodukter, 
huvudsakligen vatgas och vatten, ut fiin den f5rsta kammaren 8a via vannevaxlaren 5- For att 
utnyttja vfiimen i detta forsta utgiende flode 2 varmevixlas det mot det fbrsta (kalla) 
inkommande flddet 1 i vannevaxlaren 5. Det f&rsta utgiende ftodet 2 kan sedan ledas vidare 
f&r ytterligare behandling eller direkt till en (ej visad) bransleccll. 

I den f&rsta kammaren 8a, i synnerhet vid refonneikatalysatorn 9, sker en nifingd kemiska 
reaktioner varav de viktigaste ar omvandling av kolvitef&reningar genom Angreformering 
och/eller partiell oxidation till vatgas, CO och CO2, samt den si kallade WGS-reaktionen 
(reaktion 1). Genom att membranet 10 ir selektivt peimeabelt ISr COj kommer CO2 att 
transporteras genom membranet 10 ftin den fflrsta kammaren 8a till den andra kammaren 8b. 
Denna transport bar som effekt att koncentrationen av CO2 i den f&rsta kammaren 8a minslcar, 
alternativt hills konstant eller itminstone hindras att &ka i den omfattning som skulle vara 
fallet i avsaknad av membranet 1 0, vilket i sin tur bar som effekt att WGS-reaktionen kan 
drivas langre it hoger, d.v.s mot ttkad bildning av vatgas och minskad bildning av CO. 
Genom att refonnerkatalysatoro ar 9 anbringad pi membranet 10 kommer CO2 huvudsakligen 
bildas i omedelbar nSrhet till membranet 10, vilket gynnar borttransporten av CO2. 
Naturligtvis 3r det aven mOjligt att beligga aven andra ytor i den f&rsta kammaren 8a med 
reformerkatalysator. 

Reformerkatalysatom 9 katalyserar f&retrftdesvis bide WGS-reaktionen och omvandlingen av 
kolvatef&reningama. Foretrfidesvis innehiller reformerkatalysatom Ni och/eller adelmetaller 
som Pt, Rh och Pd. 
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Ett andra into 

vannevaxlaren 5 in till reformeienhetens 8 andra kammare 8b. Detta andra inkommande fl6de 
3 fungerar som skatfgas och f&r med sig den CO2 som transporterats frin den f&rsta 
kammaren 8a till den andra kammaren 8b ut ur refonnerenheten 8 ochbildar ett andra 
utgiende flode 4, huvudsakligen irmehillande luft, vatten och CX>2> som via vannevaxlaren 5 
exempelvis kan ledas vidare till ett (ej visat) avgasrfcr. 
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F6r att ta till vara storsta mdjliga mtogd varmc och f&r art minimcra termiska pafrestningar pi 
det membranet 10 ardet andra inkommande flddet 3 anordnat att vSnnevixlas mot dct andra 
utgiende flddet 4. Vidare 3r de tvi till reformerenheten 8 inkommande flddena 1, 3 och de tvi 

5 till reformerenheten 8 utgiende flddena 2, 4 anordnade si att de strOmmar motstrdms ltogs 
membranet 1 0. Genom denna motstromskonstruktion uppnis en stor partialtrycksskillnad f5r 
C0 2 5ver membranet 10 langs hela dess lfingd, och genom att CO2 dessutom buvudsakligen 
bildas i omedelbar narhct till membranet 10 i den f&rsta kammaren 8a, uppnis storsta mdjliga 
partialtrycksskUlnad for CO2 Over membranet 10 vflket lcder till stdreta mdjliga transport av 

10 CO2 genom membranet 1 0. WGS-reaktionen kan darfor drivas mycket lingt it hdger, <Lv.s 
mot vasentligen ftaJlstandig bildning av vatgas och mycket liten mfingd bildad CO. 
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Varmaren 7 Sr frftmst avsedd for att ge eaergibidrag vid uppstait av systexnet. NSr 
reaktionerna kommit ig&ng ger framfor allt den partiella oxidationen tillracklig virme till 
15 systemet 



Det andra inkommande flddet 3 hiller samma vattenhalt som gasblandningen i den f&rsta 
kammaren 8a f&r att minska transporten av vatten Over membranet 10. En dylik transport 
skulle kunna leda till medryckning av andra komponenter. 



Vaimevaxlingen Sr anoidnad motstrdms f6r att uppni hdgsta 



Att luftflddet 6, avsett for den varmealstrande partiella oxidationen, tfllf5rs det f&rsta 
tmmande flddet 1 separat f&rbattrar mdjligheterna till optimal styming av systemet. 



Genom att membranet 1 0 ir tillverkat i ett keramiskt material til det hdga tempcraturer vilket 
g5r det mdjligt att placera membranet 10 i en icaktionskammare dir refonneringsprocessen 
kdrs vid hoga temperaturer vilket ger hdga reaktionshastigheter. Genom att membranet 10 
mojliggdr en sclektiv bortf&rsel av CO3 kan WGS reaktionen drivas lingt it hdger trots att 
temperaturen Sr hog. Ett ytterligare processteg f&r WGS-reaktionen ir siledes ej nddvandigt 
Med ytterligare fdidelaktiga arrangemang som att beligga membranytan med katalysator och 
anordna flddena motstrdms kan WGS-reaktioncn drivas ytterligare it hdger. Med god 
styming av systemparametrar som massftdden, temperatur, tryck och uppehiUstid ger denna 
utfSringsform av uppfinningen en mycket effektiv bildning av vatgas och en mycket lig 
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koncentration av CO i flGdet av vatgashrfinsle till en brfinsleccih DSrigcnom mmskar behovet 
av ctt reningssteg Br att separera CO firSn flddet av vStgasbrfinsle till branslecellen. Med 
optimal styming av systemet get uppfinningen till och med mtfjligbet att hclt eliminera dctta 
reningssteg. Vidarc medfOr de hdga reaktionshastigheterna i reformcrenhetcn 8 att 
uppeh&llstiden i reformcrenhcten 8 kan gSras kort varvid cnhcten kan goras liten och lfitt. 

Fdretr&desvis uppvisar membranet 10 en mycket hdg peimeabilitet fbr COi och en mycket 14g 
penneabilitet fbr dvriga gaskomponeoter som t.ex. vfttgas och CO. 
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I en andra utfBringsfoim av uppfinningcn anvSnds ctt keramiskt membran som uppvisar en 
selektiv penneabilitet fSr CO f6r att icna ctt flOde av vfttgashrSnsle. Figur 2 visar schematiskt 
denna andra utftringsform av uppfinningen. 1 en f&rsta kanal 21 strdmrnar ett flOde av en 
gasblandning (vStgasbrSnsle) vanir CO skall scpareras. Gasblandningcn kontaktas med ett 
andra keramiskt membran 22 som uppvisar en selektiv penneabilitet fbr CO, varvid CO 
transport eras genom membranet 22. Pi det andra membranets 22 sekundSrsida 25 ir ett lager 
av oxi dationskatalysator 23 anbringat och i en andra kanal 24 vid det andra membranets 22 
sekundSrsida 25 gtrdmmar ett flOde av en syreinnehMlandc skojjgas, tex. luft D4 COnAr det 
andra membranets 22 sekundSrsida 25 kommer en oxidation av CO till CO2 ske pi grund av 
nSrvaron av oxidationskatalysatom 23 och syrct i skdljgasen i den andra kanalen 24. Denna 
oxidation ger upphov till en mycket l&g koncentration (14gt partialtryck) av CO vid det andra 
membranets 22 sekundSrsida 25, dLv.s. oxidationen ger upphov till en stor 
koncentrationsgradient fbr CO dver membranet 22. NSmnda koncentrationsgradient dkar 
transporten av CO genom det andra membranet 22 , vilken transport darftr kan vara bctydande 
utan att krava ett hOgt tryckfall Over membranet 22. 

F6r att ytterligare Oka koncentrationsgradienten fbr CO Over membranet 22 Sr flodena i 
kanalerna 21, 24 motriktade sk att en motstrOmskonstruktion erh&lls. H&rigenom kan en 
anvSndbar koncentrationsgradient av CO Over membranet 22 erh&llas dver hela membranets 
22 l&ngd aven om inte all CO omedelbart oxideras vid katalysatorn. 

Oxidationskatalysatom irmeh&llcr ISmpligen en Sdelmetall som tex. Pt 



tillvaratas den varme som bildas vid oxidationsprocessen och tillf&rs till 



refonneringsprocessen. 
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Hovgciroxen kassan 

Denna andra utfSringsfonn av uppfiimingcn 3r enkel, tilig, fimktionssaker, Ifitt ocb kr&ver 
into stort utrymme. Utfonngsformcn Umpar sig v« fSr de fiesta typcr av system f5r 
branslegenerering och kan crsfttta t.ex. processer/anordningar f6r sclcktiv oxidation eller 
vstgaspeimeabla membran i konventionella system. Givetvis kan nimnda andra membran 22 
utgOra dct cnda membranct i systemcL 

Den andra utf&ringsformen av uppfinningen ifimpar sig ocksd vSlfaratt kombineras med den 
fersta utf&ringsfonnen, lex. i syfte att ytterligare rena hransleflsdet tiU brtnsleccllen, eller for 
att fi en brfinslekvalitetssakring, I ett sidant fall kan gasblandningen i den fbreta kanalen 2 1 
Lex. ntgfras av det andra utgAende flOdet 2 enligt figur 1- SkOljgasen som strdmmar i den 
andra kanalen 24 kan utgdras av ett separat fldde. altemativt kan nteinda skdlj gas utgdraa av 
det andra inkommandc flddet 3 enligt figur 1 . 1 ett sAdant fall kan reningssteget fbr separation 
av CO f&retradesvis inrymmas i varmevfixlaren 5 enligt figur 1. P4 si sW tillvaratas di 











iSVff 




.Cl , 





Koncentrationen av CO2 i det andra inkommande flodet 3 kommer da att Oka nagot, vilket i 
sin tur kan paverka transportcn av CO2 genom det forsta mcmbranet 10, men sa lange 
koncentrationen av CO halls lag i det andra utgacnde flOdet 2 ir derma paverkan lii 



20 FOretradesvis uppvisar det andra membranct 22 aven en sclcktiv permeabilitet lor CO2 Denna 
gas ir into skadlig for branslecellen men spader ut vatgasen och kraver utrymme. Genom att 
separera fiven CO3 kan bransleflodet anrikas ytterligare pa vatgas vilket medfbr att 
branslecellen kan anvanda en stone del av vatgasen irman partial tryckct blir tor lagt. 

25 Foretradesvis uppvisar membranct 22 mycket hog permeabilitet for CO och CO2 och en 
mycket lag permeabilitet for vatgas. 



30 



Var membran 10, 22 ar uppbyggt av keramiskt material och uppvisar lampbgen en 
mikropords struktur dar poreroa huvudsakligen har en diameter av mindre an 20 A 
(Angstrom). FOretradesvis ar membranct tillverkat av ett zeolit- eller zeoHtliknande material 
som genercllt uppvisar god taligbet mot varme, kemikalier och alitage, och som lampar sig val 
for att belftggas med ett katalysatormaterial. Exempel pa lampliga zeolit- och zeolitliknande 
material ar ZSM-5 och silicalite-1. Zeoliier finns i en mfingd olika typer och men utgors 
genereltt av ett porost, kristallint material uppbyggt av kiseloxider (SiO,) dar en del Si kan 
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H *ara 'iitt>ytf ; fifd? aluminium (Al). I ett zeolitliknande material kan Si eller Al vara utbytt mot 
tex. P eller B. Utbytet av t.ex. Si mot Al ger upphov till laddninggvakanser vilket kr&ver 
mo tj oner av nAgon sort som lean varicras. Poretorleken ir ca, 3-10 A vilket ungefSr motsvarar 
storleken pi gasmolekyler. En gasmolekyl som adsoiberats i en por hindrar flttjaktligen 
5 transport av andra gasmolekyler genom samma por. 

Mekanismen f&r 5kad transport av kolmonoxid och/eller koldioxid i fSAAUande till vfitgas ar 
basemd pi att 6ka koncentrationen av CO/CO2 och blockera v&tgasens r6rlighet i membranet. 
Hog koncentration av CO/CO2 kan fhs genom att vfilja membran med hdg affinitet fbr 

10 CO/CO2 och/eller modifiera membranet sft an CO/CQ2 kan adsorbera pA viggama i 
membranets porer. Deima modifiering kan gfiras genom byta in joner eller adsotbera 
molekyler som bar stor affinitet till CO/CO2. Genom att CO Sr polSrt och CO2 kan polariseras 
kan dessa bindas elektrostatiskt till inbytta joner. Den elektroncgativa syieatomen kan ocksS 
bilda \ritebindningar till adsorbcrade joner eller molekyler. Vfttgas Sr cn litcn opolSr molekyl 

15 som bar teg affinitet till dessa adsorbcrade joner eller molekyler. 

En blockcring av v&tgasens transport kan Astadkommas om membranet bar mycket smA porer 
(< ca 10-20 A) och ir stabilt, d-v.s. inte svailer vid adsorption. Genom att CO och CO2 bar 
stor affinitet till membranet och de inbytta jonerna eller molekyicraa kan de passera utan att 
20 repulseras. 

Vid modifiering av zcoliter f5r bildning av ett COj-selektivt membran Sr alkali* och 
jordartsmetailer som t.ex. Na, Ba och Ca lSmpliga, Vid modifiering av zeoliter for bildning av 
ett CO-selektivt membran ar Bvergingsmetaller som tex. Pt, Cu, Fe, Cr och Co lSmpliga. 

25 

Fdrctradcsvis Sr en barare inrSttad att stddja membranen 10, 22 i figur 1 och 2. En Iflmplig 
barare ar tex. en ports a-Al 2 03 som bar tillrickligt stor porstorlek f5r att inte piveika 
separationsprocessen. 

30 Uppfinningen Sr inte begrSnsad till de ovan beskrivna utfbringscxemplen, utan en rad 
modifieringar Sr tankbara inom ramen for de efterfftljande patentkraven. 
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Exempelvis kan COj-selektiva membran anordnas placeras p& andra stallen i systcmct 
eftersom boxttransport av C0 2 firftn flddet av vatgasbrSnsle Clear andelen vitgas i det flode 
som nir brSnslecellen. Flera dylika membran kan allts& anvflndas. 

5 Ett annat exempel Br att katalysatormaterial placeras aven p4 andra platser Sn pi membranct. 

■ 

Den f&rsta utforingsfoimen av uppfinningen (figur 1) kan anordnas pd ahemativa satt. T.ex. 
kan luftflddet 6 ledas direkt in till den f&rsta kammaren 8 a, och vSrmaren 7 kan anordnas p4 
olika sfttt som Lex- inutt reformerenheten 8. Dessutom kan naturligtvis flera v&rmarc 
10 anvandas p4 olika platser i systemet och vSnnarenA^n&arna kan vara av olika typ som Lex. 
elektrisk ellcr kemisk (genom t.ex. fdrbrttnning av prim&ibrfnsle). Vidare ir det mdjligt att 
anvanda flera membran och flera reformerenheter. Dessa enheter kan vara seriellt eller 
parallellt anordnade. 



15 
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PATENTKRAV: 

1 . System for genercring av vfitgasbiSnsle till cn brfinslccell, innefettande en anordning for 
genomfSrandet av en refoimeringsprocess som omvandlar primSibrinsle till vfttgas samt ett 

5 membran (10) som uppvisar en selektiv penneabilitet for CQ2, 
k&nn etecknat av 

att membranet (10) visentligen fir uppbyggt av kcramiskt material. 

2. System enligt krav 1, 
io k&nnctccknat av 

att membnmets ( 1 0) primfasida ar vtod mot cn foista kammare (8a), vilken forsta kammare 
(8a) 3r avsedd som reaktionskammare f&r itminstone en del av reformcringsprocessen. 

3. System enligt krav 2, 
15 k&nnetecknat av 

att den forsta kammaren (8a) ir avsedd som reaktionskammare far en refonneringsproccss 
innefattande omvandling av primSibrtoslc till bl.au vdtgas och CO/CO* 

4. System enligt krav 2 eller 3, 
20 kannet e cknat av 

att membrancts (10) primarsida itminstone delvis ar belagt med ett lager av 
refoxmerkatalysator (9). 

5 . System enligt krav 3 eller 4, 
25 k&nnetecknat av 

att systemet ar inrMttat att till den f&rsta kammaren (8a) huvudsakligen tillf&ra primfixferansle, 
vatten och luft, och att tiUf&rscln av luft ar separat anordnad si att andelen luft i den foista 
kammaren (8a) kan varieras. 

30 6, System enligt n&got av krav 2 till 5, 
k&nnetecknat av 

att membranets (10) sekundarsida fir vtod mot en andra kammare (8b), genom vilken andra 
kammare ett flode av skOljgas, foretradesvis luft, fir anordnat att strSmma, 
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7. System enligt krav 6, 
kannetecknat av 

att skoljgasen har en vattenhalt som ungefariigen motsvarar vattenhalten i den f&rsta 
kammaren (8a). 

5 

8. System enligt krav 6 ellcr 7, 
kannetecknat av 

att flodet av skeijgas fir anordnat att Btrimma lfings mcmbranet (10) i en visentligen motsatt 
riktning xclativt en huvudsaklig strfimningsriktning i den fSrsta kammaren (8a). 

10 

9. System enligt n&got av krav 2 till 8, 
kannetecknat av 

att systemet innefattar Atminstone en vtrmevfixlarc (5) inr&ttad att dverf&ia vlxme mellan 
itminstone ett, fito en kammare (8a, 8b) utg&ende, fl5de (2, 4) och itminstone ett, till en 
15 kammare (8a, 8b) inkommande, flsde (1, 3). 

10. System enligt nAgot av krav 2 till 9, 
kannetecknat av 

att systemet innefattar ett andra membran (22) som uppvisar en selcktiv permeabilitet fftr CO, 
20 vilket andra membran (22) 3r inrSttat att separera CO firin ett firto 

reformeringsprocessanordningen utg&ende flOde av vatgasbr&nsle (2). 

1 1 . System enligt krav 10, 
kannetecknat av 

25 att det andra mcmbranet (22) vfisentligen ar uppbyggt av keramiskt material. 

12. System enligt krav 10 eller 11, 
kannetecknat av 

att det andia membranets (22) primSrsida ar vand mot en f&rsta kanal (21), genom vilken 
30 f&rsta kanal flddet av vatgasbrdnslc (2) ar anordnat att strdmma, och att det andra membranets 
(22) sekundarsida (25) itminstone delvis fir belagt med ett lager av oxidationskatalysator (23). 



13. System enligt krav 12, 
kannetecknat av 
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att det andra membrancts (22) sekund&raida (25) &r vfind mot en andra kanal (24), genom 
vilken andra kanal (24) ett flddc av en syreinnehAllandc skSljgas, fSrotrftdesvis hift, fir 
anordnat att strftmma i en riktning vfisentligen motsatt en huvudsaklig strSmningsriktning i 
den fbrsta kanal en (21), 



10 



14. System enligt krav 6 och 13, 
kanne te cknat av 

att gasflttdet i den andra kanalen (24) utgdrs av ett till den andra kammaren (8b) inkommande 
fldde (3). 

15. System enligt n&got av krav 10 till 14, 
k&nnetecknat av 

ati det andra membranet (22) &ven uppvisar en selektiv pcnncabilitet for CO*. 
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16. System enligt n&got av ovanst&ende krav, 
kanne teckn at av 

att itminstone nAgot av det ftrsta och/eller det andra membranet (10, 22) uppvisar en 
mikroporfts struktur. 



20 17, System enligt krav 1 6, 
kannetecknat av 

att fttminstone n&got av det ffcrsta och/eUer det andra membranet (10, 22) uppvisar en zeolit 
eller zeolitliknande struktur. 



25 



1 8. System enligt n&got av ovanst&ende krav, 

kannetecknat av 

att systemet ar inr&ttat i en mobil applikation. 



1 9. System for genercring av vStgasbransle till en brtnslecell, inncfettande en anordning f5r 
30 genomfbrandet av en refonneringsprocess som omvandlar prim&rbransle till vatgas samt 
4tminstonc en anordning fbr rening av ett frftn reformeringsprocessen utg&ende flade av 

vatgasbrSnsle, 
kannetecknat av 
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att anordningen ftr rening innefattar ett mcmbian (22) som uppvisar en selektiv penneabilitet 
for CO, och av att membranet (22) vfisentligen fir uppbyggt av kcramiskt material. 



20. System enligt krav 19, 
5 kannetecknat av 

att membranets (22) primarsida ftr vfind mot cn ftrsta kanal (2 1), genom vilken fbrsta kanal 
flttdet av vfitgasbrfinsle fir anordnat att strdmma, och att membranets sekundfirsida (25) 
itminstone delvis fir belagt med ett lager av oxidationskatalysator (23). 



10 21 - System enligt nAgot av krav 19 eller 20, 
kanne tecknat av 

att membranets (22) sekundirsida (25) ftr vfind mot en andra kanal (24), genom vilken andra 
kanal (24) ett fl6de av en syreinneh&llande skdljgas, fbretrfidesvis haft* fir anordnat att 
strtitnma. 



15 



22, System enligt krav 21 , 
kanne tecknat av 

att flddet av skdljgas fir anordnat att strdmma i en riktning vSsentligen motsatt en buvudsaklig 
StrBmningsriktning i den forsta kanal en (21). 

20 

23. System enligt nigot av krav 19 till 22, 
k&nnetecknat av 

att membranet (22) Sven uppvisar en selektiv penneabilitet fftr CO2. 

25 24. System enligt n&got av krav 19 till 23, 
k&nnetecknat av 

att membranet (22) uppvisar en mikropords stiuktur. 

25. System enligt n&got av krav 19 till 24, 
30 kannetecknat av 

att membranet (22) uppvisar en zeolit- eller zeolidiknande struktur. 



26. System enligt nigot av krav 19 till 25, 
kannetecknat av 
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att systcmct Sr inr&ttat i en mobil applikation. 
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Uppfmningen avser ett system ftr generering av vatgashransle till en branslecell, mnefattande 
en anordning fBr gcnomfBrandct av en refonneringsprocess som omvandlar primarbransle till 
vStgas. Uppfinningen kannetecknas av att systemet innefattar atminstone ett membran (10, 
22) som uppvisar en selektivpenneabiUtet fBr CO och/cllcr CCh, och att nfimnda membran 
(10, 22) vasentligen aruppbyggt av keramiskt material. 



(Sammandraget avser figur 1.) 



IIIM 
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